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1. はじめに 
近年，高精細・高解像度の画像や映像の普及や，デジタル
情報の多様化を背景に，世界のデジタル情報量が急激に増加
している．これに伴い，情報処理装置にも高速処理機能およ
び高集積化が求められている．現在，パーソナルコンピュー
タでは，メモリとして SRAM や DRAM などの揮発性記録の
半導体メモリが用いられているが，アクセス時間が数から十
数 ns と SRAM と同様に高速に動作し，不揮発性な記録が可
能な磁気抵抗メモリ（MRAM）が注目されている．MRAM は，
NEDO の電子情報技術ロードマップにおいても実用化が見込
まれており，現在，1 チップ当たり 4～8 Gbit 程度の大容量化
に向けて，研究が行われている [1]． 
MRAM の主要素子は，絶縁体薄膜を強磁性体薄膜で挟み
こんだ構造の磁気トンネル接合（MTJ）である（Fig. 1(a)）．
大容量化のためには，MTJ 素子の微細化が必須である．し
かしながら，微細化に伴いノイズが増大するため，より高い
出力（TMR 比）が必要となる．近年，酸化マグネシウム（MgO）
を絶縁層として用い，エピタキシャル成長技術により結晶方
位を制御した MTJ において高出力が得られることが報告さ
れている [2], [3]．今後，更に出力を向上させるためには，
エピタキシャル MgO 膜の結晶性を改善する必要があり，膜
形成条件を詳細に検討することが必要である． 
また，微細化に伴い，強磁性層の磁気エネルギーが減少す
ることによる磁化の熱安定性の低下が問題となる．この問題
を解決するためには，単位体積あたりの磁気エネルギー（一
軸磁気異方性エネルギー：Ku）の高い材料を強磁性層材料と
して用いることが重要である．107 erg/cm3 オーダーの高い
Kuを持つ材料として，2 種類の+原子が規則的に配列した結
晶構造であるL10構造を持つ強磁性二元合金が注目されてい
る [4]–[9]．更に，データ書き込みに要する電流量の低減や
素子の微細化などのためには強磁性層の磁化容易方向を層
に対して垂直方向に制御する必要があるが，c 軸（[001]方位） 
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Fig. 1  Schematic diagrams of (a) an magnetic tunnel 
junction and (b, c) crystal structures of (b) A1 and (c) L10. 
配向した L10 構造の合金膜は垂直磁気異方性を示すため，そ
の点からも注目されている．一般に，バルク状態で L10構造
をとる材料の薄膜を低基板温度で形成した場合，原子が不規
則に配列した A1 構造（Fig. 1(b)）の膜となる．L10構造（Fig. 
1(c)）に規則化させた膜を得るためには，形成時に高温熱処
理が必要であり，規則化に必要な温度や規則化の度合い（規
則度）は薄膜材料や形成条件により敏感に変化する．しかし
ながら，種々の L10構造を持つ強磁性合金について，同様な
実験条件下で薄膜を形成し，構造や磁気特性を比較検討した
報告は殆どない．材料選択の観点から，L10 構造を持つ強磁
性合金膜について比較検討することが重要である． 
本研究では，強磁性 L10型規則合金膜と MgO 膜の積層膜
を形成し，構造と磁気特性を解析した．それに先立ち，L10
構造と似た結晶構造を持つ鉄（Fe）層上に形成した MgO 膜
の結晶性を検討した．また，MgO 基板上に，L10構造を持つ
強磁性合金として主要な材料である鉄白金（FePt），鉄パラ
ジウム（FePd），コバルト白金（CoPt），およびコバルトパ
ラジウム（CoPd）の 4 種の合金の薄膜を同様な条件で形成
し，比較検討を行った．その上で，4 種の合金材料のうち，
最も高い規則度を示したFePdとMgOからなるMTJを作製
し，その構造や磁気特性について解析を行った． 
2. 実験方法 
超高真空 RF マグネトロンスパッタリング装置を用いて，
単結晶基板上に薄膜試料を形成した．基板表面洗浄化を目
的に，製膜に先立って超高真空下で 600 °C で 1 時間の基板
加熱を行った．製膜中のアルゴンガス圧を 0.67 Pa，ターゲ
ット–基板間距離を 150 mm で一定とした． 
膜形成後の表面構造を反射高速電子回折（RHEED）によ
り観察した．構造解析には X 線回折（XRD）を用い，表面
形態観察には原子間力顕微鏡（AFM）を用いた．組成分析
にはエネルギー分散型蛍光 X 線分析（EDX）法を用い，磁
化曲線の測定には試料振動型磁力計（VSM）を用いた． 
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Fig. 2  RHEED patterns observed for MgO films grown 
on (a) Fe(100), (b) Fe(110), and (c) Fe(111) single-crystal 
layers at 300 °C. 
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Fig. 3  Dependences of substrate temperature on (a) the 
out-of-plane and (b) the in-plane lattice spacings of MgO 
layer in MgO/Fe/GaAs(100) specimen. Dependences of the 
values of full with at half maximum of rocking curves 
observed for (c) MgO(200) out-of-plane and (d) MgO(02
＿
2) 
in-plane XRD peaks, Δθ50 and Δθχ50. 
3. Fe 単結晶層上に形成した MgO 膜の構造解析 （業績 [1]） 
3 種の異なる結晶方位を持つガリウム砒素（GaAs）基板
上に，それぞれ異なる結晶方位を持つエピタキシャル Fe
単結晶層が得られた．これらの Fe 単結晶層上に MgO 膜を
基板温度 300 °C で形成した．Fe(100)および(110)層上にお
いてエピタキシャル MgO 膜が得られた．Fe(100)層上では，
MgO(100)単結晶膜が得られた（Fig. 2(a)）．Fe(110)層上で
は，膜面垂直方向に互いに 180°回転した方位関係を持つ 2
種類のバリアントからなる MgO(111)双結晶膜が得られた
（Fig. 2(b)）．MgO(111)膜は Fe(110)層との間に+27.3%の
大きな格子ミスマッチが存在するにも関わらずエピタキシ
ャル成長しており，格子ミスマッチによる界面応力を緩和
するために，膜中に周期的にミスフィット転位が導入され
ていることが推察される．Fe(111)層上では MgO 膜はエピ
タキシャル成長せず，リング状の RHEED パターンが観察
され（Fig. 1(c)），多結晶からなる膜が形成されたことが分
かった． 
Fe(100)層上に基板温度 100～300 °C の間の一定温度で
MgO 膜を形成し，基板温度が膜構造に与える影響を調べた．
Fig. 3(a)および (b)に XRD 反射ピークから見積もった
MgO(100)膜の膜面垂直および水平方向の格子間隔の基板
温度依存性を示す．MgO(100)膜は Fe(100)層との+3.9%の
格子ミスマッチの影響を受けて，膜面垂直方向に膨張し，
水平方向に収縮する傾向が認められた．基板温度の上昇に
伴い，膜面垂直および水平方向のいずれの格子間隔も，バ
ルク MgO 結晶の値に近づいており，格子歪が緩和されてい
ることが分かった．Fig. 3(c)および(d)に MgO(100)膜の結
晶の配向分散を示す．基板温度の上昇に伴い，膜面垂直お
よび水平方向いずれの配向分散も減少しており，配向分散
の少ない膜が得られていることが分かった．基板温度の上
昇により，MgO 膜の結晶性が改善された． 
4. MgO 単結晶基板上に形成した 
 強磁性 L10 型規則合金薄膜の構造と磁気特性 (業績 [2]–[6]) 
3 種の異なる結晶方位を持つ MgO 単結晶基板上に，FePt，
FePd，CoPt，および CoPd 合金の薄膜を形成した．FePt，
FePd，および CoPt 膜は基板温度室温（RT）～600 °C の
間でエピタキシャル成長したが，CoPd 膜は低基板温度で形
成した場合エピタキシャル成長せず，アモルファス膜とな
り，高基板温度ではエピタキシャル成長した．MgO(001)
基板上では，FePt および CoPt 膜は，c 軸が膜面垂直方向
に向いている L10(001)結晶および面内方向に向いている
L10(100)結晶の複合結晶から構成された．FePd 膜は
L10(001)結晶からなる膜が得られた．CoPd 膜では，いずれ
の基板温度においても L10 構造への規則化が起こらなかっ
た．MgO(110)基板上においても，FePt，FePd，および CoPt
膜は L10 結晶からなる膜となり，CoPd 膜の結晶は A1 構造
となった．MgO(110)基板上に形成された L10 合金膜は，c
軸が面内に向いている L10(110)結晶，および，c 軸が膜面
垂直方向から約 45°傾いて存在している L10(011)結晶から
構成された．L10(011)結晶は膜面垂直方向に互いに 180°回
転した方位関係を持つ 2 種類のバリアントから構成された．
CoPd 膜は，A1(110)結晶からなる膜となった．MgO(111)
基板上では，FePt および FePd 膜は L10 構造に規則化し，
L10(111)結晶からなる膜となり，CoPd 膜は A1(111)結晶か
らなる膜となった．L10(111)結晶は c 軸が膜面垂直方向か
ら約 55°傾いており，膜面垂直方向に互いに 60°ずつ回転し
た方位関係を持つ 6 種類のバリアントから構成された．
CoPt 膜は，A1 構造における<001>A1 方向に単原子層ずつ 2
種類の原子が交互に積層した L10 構造には規則化しなかっ
たが，<111>A1 方向に単原子層ずつ交互に積層した構造で
ある L11 構造への規則化が，基板温度 RT～400 °C の範囲
で確認された．L11-CoPt も，107 erg/cm3 オーダーの高い
Ku を示すことから，近年，注目を集めており [11]–[12]，
今後の更なる研究が期待される． 
Fig. 4 に，MgO(001)基板上に基板温度 RT～600 °C で形成
した FePd 膜の面外 XRD スペクトルを示す．基板温度 RT お
よび 200 °C の場合では MgO 基板反射および FePd(002)基本
反射が観察され，400 °C 以上において，L10 構造へ規則化し
たことを示す FePd(001)超格子反射が観察されている．基板
温度 400 °C で形成した場合より，600 °C で形成した場合のほ
うが超格子反射が強いことから，基板温度の上昇に伴い，規
則度が増加していることが分かる．同様の傾向が，他の材料
（FePt および CoPt）および基板結晶方位の場合においても
認められた．MgO(001)，(110)，および(111)基板上に 600 °C
で形成した L10型規則合金膜について，XRD スペクトルの基
本反射に対する超格子反射の反射強度比から規則度を見積も
った．これを Table 1 に示す．FePd > FePt > CoPt の順で 
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Fig. 4  Out-of-plane XRD spectra of FePd films prepared 
on MgO(001) substrates at (a) RT, (b) 200 °C, (c) 400 °C, 
and (d) 600 °C. 
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Table 1  Long-range ordering parameters of L10 crystals 
involved in FePt, FePd, CoPt, and CoPd films prepared on 
MgO substrates at 600 °C. 
FePt
FePd
CoPt
CoPd
MgO(001) MgO(110) MgO(111)
Substrate
material
0.61 0.44 0.26
0.20 0.09
0.21 0.13
0.48
Film material
0 0 0
0
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Fig. 5  AFM images observed for FePd films deposited on 
MgO(001) substrates at (a) 600 °C and (c) 200 °C and (d) 
an FePd film annealed at 600 °C after deposition at 200 °C. 
(b) Cross-sectional profile measured along the line in the 
AFM image of (a). 
L10 構造への規則化が起こりやすい傾向が認められた．
MgO(001)基板上に形成した FePd 膜が最も高い 0.61 の規
則度を示した． 
Fig. 5(a)にMgO(001)基板上に 600 °Cで形成したFePd膜
の AFM 像を示す．基板温度の上昇に伴い，3 次元島状成長
が促進され，Fig. 5(b)に示すように結晶面特有のファセット
構造を持つことが分かった．同様の傾向が，他の材料および
基板結晶方位の場合にも認められた．表面粗さが大きい膜は
デバイス応用には適さないため，MgO(001)基板上に 200 °C
で形成した後，600 °C でアニールする二段階熱処理により
FePd 膜を作製した．その結果，Fig. 5(c)および(d)に示すよ
うに表面平坦性が保たれた FePd 膜が得られ，また，Fig. 6
に示すように，基板温度 600 °C で形成した場合と同等の
FePd(001)超格子反射の強度が得られた． 
MgO(001)基板上に基板温度 600 °C で形成した FePd 膜お
よび二段階熱処理により形成した FePd 膜の磁化曲線を Fig. 
7 に示す．いずれも垂直磁気異方性が得られており，二段階
熱処理の場合は，表面平坦性が改善されたことにより，保磁
力の低下が確認された． 
5. SrTiO3 単結晶基板上における 
 FePd/MgO/FePd 三層膜の作製 （業績 [8]） 
3 種の異なる結晶方位を持つ SrTiO3 単結晶基板上に，
400 °C で製膜し，600 °C でアニールする二段階熱処理によ
り，MTJ 構造である，FePd/MgO/FePd 三層膜を形成した．
いずれの基板上においてもエピタキシャル L10-FePd/MgO/ 
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Fig. 6  Out-of-plane XRD spectra of FePd films on 
MgO(001) substrates prepared by (a) deposition at 600 °C 
and by (b) annealing at 600 °C after deposition at 200 °C. 
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Fig. 7  Magnetization curves of FePd films on MgO(001) 
substrates prepared by (a) deposition at 600 °C and by (b) 
annealing at 600 °C after deposition at 200 °C. 
L10-FePd 三層膜が得られた．SrTiO3(001)基板上では，下部
FePd(001)層，MgO(001)層，および上部 FePd(001)層がエピ
タキシャル成長し，上部 FePd 層中には L10(100)結晶が僅か
に 形 成 さ れ た ． SrTiO3(110) 基 板 上 で は ， 下 部
FePd(110)+(011) 層 ， MgO(110) 層 ， お よ び 上 部
FePd(110)+(001)+(100)層が形成された．SrTiO3(111)基板上
では，下部および上部 FePd 層では 12 種類のバリアントか
らなる L10(111)結晶が形成され，MgO 層は 4 種類のバリア
ントからなる B1(111)結晶が形成された．SrTiO3(001)基板上
に比べ，SrTiO3(110)および(111)基板上においては，膜構造
の制御が困難であるといえる． 
Fig. 8 に，二段階熱処理プロセスにより，SrTiO3(001)基
板上に形成した FePd 単層膜，MgO/FePd 二層膜，および
FePd/MgO/FePd 三層膜の AFM 像を示す．いずれの場合に
おいても，表面平坦性が保たれており，急峻な MgO 層と両
FePd 層の界面が得られていることが推察される．一方，
SrTiO3(110) お よ び (111) 基 板 上 に 形 成 し た 膜 で は ，
SrTiO3(001)基板上の場合に比べ，表面粗さが大きくなった．
これは，得られた膜が，成長速度の異なる複数の結晶面から
なっていることや，表面自由エネルギーの大きな結晶面が膜
面と水平に成長したためであると考えられる． 
Fig. 9 に FePd/MgO/FePd 三層膜の磁化曲線を示す．
SrTiO3(001)基板上に形成した FePd/MgO/FePd 三層膜は c
軸が膜面垂直方向を向いた L10(001)結晶の結晶磁気異方性
を反映し，垂直磁気異方性を示した．SrTiO3(110)基板上で
は，面内異方性と垂直異方性が重畳した磁化曲線が観察され
た．これは，上部 FePd 層に c 軸が膜面垂直方向を向いた
L10(001)結晶が含まれているためである．SrTiO3(111)基板上
では，面内方向に磁化容易となった．膜面内では異方性は観
察されず，ほぼ等方的な特性を示した．これは，SrTiO3(111) 
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Fig. 8  . (a-1)–(c-1) AFM images observed for (a-1) FePd 
single-layer, (b-1) MgO/FePd bi-layer, and (c) 
FePd/MgO/FePd tri-layer films prepared on SrTiO3(001) 
substrates. (a-2)–(c-2) Cross-sectional profiles measured 
along the lines in the AFM images of (a-1)–(c-1). 
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Fig. 9  Magnetization curves of FePd/MgO/FePd tri-layer 
films prepared on (a) SrTiO3(001), (b) SrTiO3(110), and (c) 
SrTiO3(111) substrates. 
基板上に形成した三層膜の FePd(111)層は 12 種類のバリア
ントからなっており，各バリアントの磁気異方性が重畳した
ためである． 
SrTiO3(001)基板上に形成した FePd/MgO/FePd 三層膜は、
表面平坦性を保ちながら，垂直磁気異方性を示しており，
MTJ デバイス応用に適しているものである． 
6. まとめ 
本研究では，エピタキシャル成長技術を用い，結晶 MgO
膜の形成技術および強磁性L10型規則合金膜の比較検討を行
った後，FePd/MgO/FePd 三層膜の形成技術の検討を行った．
その結果，SrTiO3(001)基板上において，デバイス応用に適
した三層膜が得られた．本研究により明らかになった L10型
規則合金や MgO の薄膜形成に関する知見が，今後の MTJ
をはじめとする磁気応用デバイス開発に寄与することが期
待される． 
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